10/523067 

<n^ec'(iPCT/FTO 1 9 JAN 2005 



510.1117 



IN THE UNITED STATES PATENT & TRADEMARK OFFICE 



Re: Application of: 
Serial No.: 
Filed: 

For: 



Mail Stop: PCT 
Commissioner for Patents 
P.O. Box 1450 
Alexandria, VA 22313-1450 



Felix BLANK, et al. 
To Be Assigned 

Herewith as national phase of International Patent 
Application PCT/DE2003/002201, filed July 2, 2003 
INTERNALLY GAS REGULATED FUEL CELL 



CD 

m 

I 

> 

CD 

r~ 
m 

o 
o 

3 



January 19, 2005 



LETTER RE: PRIORITY 



Sir: 

Applicant hereby claims priority of German Application Serial No. DE 102 32 871.4, 
filed July 19, 2002 through International Patent Application Serial No. PCT/DE2003/02201, filed 
July 2, 2003. 



Respectfully submitted, 

DAVIDSON, DAVIDSON & KAPPEL, LLC 

By <aJL rW 

William C. Gehris, Reg. No. 38,156 
(signing for Thomas- P. Canty, Reg. No. 44,586) 

Davidson, Davidson & Kappel, LLC 
485 Seventh Avenue, 14th Floor 
New York, New York 10018 
(212) 736-1940 



Retf d PCT/PTO 1 9 JAN 2005 



1U/523067 
03/0220 1 



_ PCT/DE 0 3/0 

BUNDEa^EPUBLIK DEUTsiftLAND 




RECD | 5 AUG 2003 



wipo 



pct 



Prioritatsbescheinigung uber die Einreichung 
einer Patentanmeldung 



Aktenzeichen: 

Anmeldetag: 

Anmelder/lnhaber: 

Bezeichnung: 

IPC: 



102 32 871.4 



19. Juli 2002 



PRIORITY DOCUMENT 

SUBMITTED OR TRANSMITTED IN 
COMPLIANCE WITH 
RULE 17.1(a) OR (b) 



DaimlerChrysler AG, Stuttgart/DE 



Brennstoffeelle mit interner Gasregulierung 



H 01 M 8/02 



Die angehefteten Stiicke sind eine richtige und genaue Wiedergabe der ur- 
sprunglichen Unterlagen dieser Patentanmeldung. 



Munchen, den 6. Juni 2003 
Deutsches Patent- und Markenamt 
Der Prasident 
Im Auftrag 



P112856 



DaimlerChrysler AG 



Dietrich 
16.07.2002 



Brennstof f zelle mit interner Gasregulierung 




20 



25 



Die Erfindung betrifft Brennstof fzellen, wie sie beispiels- 
weise in modernen Fahrzeugen fur Traktionszwecke eingesetzt 
werden. Typischerweise sind dabei Gruppen von Brennstof fzel- 
len zu sog. Stacks zusammengef afit . 

Zur Vereinfachung und Ef f izienzsteigerung derartiger Brenn- 
stof fzellen-Stacks werden haufig unbef euchtete oder teilbe- 
feuchtete Brennstof fzellen bei hohen Betriebstemperaturen und 
niedrigen Drucken eingesetzt. Dabei entfallt der apparative 
Aufwand fur Gas/Gas-Bef euchtungseinrichtungen oder es kann 
auf die - fur die Kondensation notwendige - Kuhlerflache ver- 
zichtet werden. Durch die hohen Betriebs- und damit Kiihlwas- 
sertemperaturen der Brennstof f zelle kann der Fahrzeugkiihler 
reduziert und durch den niedrigen Betriebsdruck die Verdich- 
terleistung gesenkt werden. 

Bei den beschriebenen Betriebsbedingungen entsteht zwangslau- 
fig das Problem der (partiellen) Austrocknung des Elektroly- 
ten der Membrane -Elektroden-Einheit (MEA) - besonders am Ka- 
thodeneingang - durch das ungesattigt eintretende Gas. 

Stand der Technik sind spezielle Anordnungen mehi;erer Brenn- 
stof fzellen-Stacks, die nacheinander von den Reaktionsstof f en 
(i.a. Gase) durchstromt werden. Das durch die Zellenreaktion 
im ersten Stack gebildete Wasser wird so von den Reaktions- 
stof fen zu den nachgeschalteten Stacks mitgefuhrt. Eine der- 
artige Anordnung ist beispielsweise beschrieben in der 
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EP1009050 wobei das Kathodengas eines ersten (Niedertempera- 
tur-) Stacks mit einem Gasgemisch aus Kathodengas eines zwei- 
ten (Hochteniperatur-) Stacks und zudosierter Frischluft ver- 
sorgt wird. Dadurch ist eine Anpassung des Feuchtegehalts 
aber nur am Eingang des zweiten Stacks moglich. Da bei dieser 
Anordnung keine zusatzlichen Moglichkeiten fur eine Gasmi- 
schung bestehen, kann sowohl die Feuchte als auch der Sauer- 
stoff- bzw. Wasserstof fpartialdruck nicht lokal - also bei- 
spielsweise fttr einzelne Zellen innerhalb eines Stacks - ein- 
gestellt werden. Dies hat zu Folge, daft der Sauerstoff- bzw. 
Wasserstof fpartialdruck am Kanaleingang deutlich (haufig 1,5 
bis 3 mal) grofter ist, als am Ausgang. Inhomogene Reaktions- 
verteilung und die Gefahr lokaler Oberhitzung (sog. Hot 
Spots) sind die Folge. Aufterdem besteht entweder am Anoden- 
bzw. Kathodeneingang die Gefahr des Austrocknens oder es be- 
steht am Ausgang die Gefahr der Kondensation und damit der 
Behinderung der Eduktzufuhr an die reaktiven Zonen der MEA. 

Ein anderer Vorschlag zur Beeinf lussung der Feuchtigkeitsver- 
teilung ist Gegenstand der DE 100 55 253 Al . Bei dieser An- 
ordnung (dargestellt in Figur 1) weist die Verteilerplatte 
(A) einer Brennstof f zelle einen Kanalbereich (B) mit mehreren 
parallelen Gaskanalen (C) auf . Diese Gaskanale (C) verlaufen 
von einem Portbereich (D) , welcher der Gaszufuhrung dient, zu 
einem Portbereich (E) , uber den das Gas abgefuhrt wird. Zwi- 
schen dem Portbereich (D) und den Gaskanalen (C) verlaufen 
Verbindungskanale (F) . Ober diese Verbindungskanale (F) ist 
eine lokale Zudosierung von frischem, unverbrauchtem Gas aus 
dem Portbereich (D) in die Gaskanale (C) moglich. Durch einen 
verringerten Querschnitt der Verbindungskanale (F) gegenuber 
den Gaskanalen (C) wird der Volumenstrom des frischen 
Gasstroms derart dosiert, dass die vorhandene lokale Feuch- 
tigkeit im Gaskanal (C) ausreicht, ein Austrocknen der MEA zu 
verhindern. Da die Verbindungskanale (F) mit einem gemeinsa- 
men Zuleitungsport (D) verbunden sind, betrifft eine Beein- 
f lussung der Gaszusammensetzung stets die gesamte Zelle. 




Die vorliegende Erfindung geht aus von dieser Anordnung als 
nachstliegendem Stand der Technik. Ihr liegt die Aufgabe zu- 
grunde, eine Brennstof f zelle zu entwickeln, bei der eine Be- 
einflussung der Gaszusammensetzung in verschiedenen Bereichen 
einer Zelle individuell bewirkt werden kann. 

Diese Aufgabe wird bei einer Brennstof f zelle mit den Merkma- 
len des Oberbegriffs des Anspruchs 1 gelost durch die kenn- 
zeichnenden Merkmale des Anspruchs 1. Weitere Details vor- 
teilhafter Ausf uhrungsf ormen sind Gegenstand der Unteransprii- 
che. 

Die beschriebenen Probleme werden erf indungsgemafi mit Hilfe 
einer vorteilhaf ten Stromungsf iihrung tiber mehrere Felder in- 
nerhalb einer Brennstof f zelle gel5st. Am Kathoden- bzw. An- 
odeneingang wird dabei ein verhaltnismafiig geringer und unge- 
sattigter Gasstrom der Zelle zugegeben. Dieser Gasstrom kann 
im Gegensatz zum Stand der Technik kleiner sein als der auf 
der gesamten aktiven Zellflache der Bipolarplatte verbrauchte 
Gasstrom. Durch die geringe Gasmenge wird der MEA im Ein- 
gangsbereich weniger Feuchte entzogen. AuBerdem wird der Gas- 
strom schneller durch die Produktwassererzeugung der Zelle 
befeuchtet bzw. mit Wasserdampf gesattigt. Urn der Zelle noch- 
mals Sauerstoff bzw. Wasserstoff zuzufiihren wird nach Durch- 
laufen des ersten Feldes der Gasverteilerstruktur das teil- 
weise abgereicherte Anoden- bzw. Kathodengas in einen Port 
aulierhalb der aktiven Zellflache geftihrt, dort definiert mit 
Frischgas gemischt und anschlieJiend in ein weiteres Feld der 
Anode bzw. Kathode weitergeleitet . Die Gastnischung erfolgt 
vorteilhaf terweise getrennt zwischen Anoden- und Kathoden- 
gasstrom und kann mehrfach entlang der Gaskanale einer Bipo- 
larplatte angewendet werden. Dadurch kann der Feuchtegehalt 
der Kathoden- bzw. Anodengase lokal eingestellt und optimiert 
werden. 




Die Erfindung wird im folgenden anhand eines einfachen Aus- 
fuhrungsbeispiels unter Verwendung der Bezugszeichen der Fi- 
gur 2 naher beschrieben. 

Figur 2 zeigt eine erf indungsgemaiie Flowf ield-Struktur einer 
Zelle mit zwei Feldern und. zugehoriger Anordnung der Ports 
fur Ein- und Auslaft der Reaktionsstof f e und des Kuhlmediums . 

Unter Reaktionsstof fen werden im Rahmen der vorliegenden Er- 
findung alle an der elektrochemischen Reaktion beteiligten 
Stoffe verstanden, also sowohl Edukte, wie z.B. H 2 und 0 2 , 
als auch Produkte, wie z.B. H 2 0, sowie Gemische daraus. 

Die aktive Zellflache (Bipolarplatte) ist hier - als einfach- 
ste Variant e - in nur zwei Felder (1, 2) unterteilt, wobei in 
jedem Feld mindestens eine anoden- und kathodenseitige Gas- 
verteilerstruktur (nicht dargestellt) vorliegt. Durch einen 
Eingangsport (4a) tritt das frische Kathodengas in das erste 
Feld (1) ein, wird dort durch den stattf indenden Brennstoff- 
zellenprozeft teilweise abgereichert und wird in den Ausgangs- 
port (4b) des Feldes 1 geleitet. Entweder wird es dort oder 
im anschliefienden Eingangsport (6a) des folgenden Feldes mit 
Frischgas liber einen regelbaren Einlaiiport (9) gemischt. Es 
ist auch moglich die beiden letztgenannten Ports (4b, 6a) zu- 
sammenzulegen oder die Frischgaszuf uhr in einem separaten 
Raum durchzufiihren. Das entstandene Gasgemisch aus abgerei- 
chertem Gas des vorhergehenden Feldes und dem Frischgas tritt 
dann in die Kanalstruktur des nachf olgenden Feldes (2) ein, 
wird dort durch den stattf indenden Brennstof f zellenprozell 
teilweise abgereichert und wird in den Ausgangsport (6b) des 
Feldes (2) geleitet. Entweder verlafit daraufhin das Kathoden- 
gas den Stack oder es findet wiederum eine Frischgasanreiche- 
rung in oben beschriebener Weise statt fiir nachgeschaltete 
Felder, da prinzipiell kathodenseitig mehrere Felder moglich 
sind (nicht dargestellt) . 
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Die Gasversorgung der Anode kann analog zu der beschriebenen 
Stromungsf uhrung und Gasmischung der Kathodenseite erfolgen: 

Durch einen Eingangsport (3a) tritt das frische Anodengas in 
5 das erste Feld (1) ein, wird dort durch den stattf indenden 

Brennstof f zellenprozefi teilweise abgereichert und wird in den 
Ausgangsport (3b) des Feldes (1) geleitet . Entweder wird es 
dort Oder im anschliefienden Eingangsport (5a) des folgenden 
Feldes (2) mit Frischgas ttber einen regelbaren Einlaliport 

10 (10) gemischt. Es ist auch moglich die beiden letztgenannten 
Ports (3b, 5a) zusammenzulegen oder die Frischgaszuf uhr in 

| einem separaten Raum durchzufuhren. Das entstandene Gasge- 

" misch aus abgereichertem Gas des vorhergehenden Feldes (1) 
und dem Frischgas tritt dann in die Kanalstruktur des nach- 

15 folgenden Feldes (2) ein, wird dort durch den stattf indenden 
Brennstof f zellenprozefi wiederum teilweise abgereichert und 
wird in den Ausgangsport (5b) des Feldes (2) geleitet. Entwe- 
der verlafit daraufhin das Anodengas den Stack oder es findet 
wiederum eine Frischgasanreicherung in oben beschriebener 

20 Weise fur nachgeschaltete Felder statt . Es sind somit auch 
anodenseitig mehrere Felder denkbar. 

Bei Bedarf kann die Anode und/oder Kathode des Felds 2 oder 
anderer Felder ausschlieJilich mit unverbrauchtem Gas direkt 
MS versorgt werden. 

Dariiber hinaus kSnnen die Gasstrome der einzelnen Felder auch 
dahingehend kombiniert werden, dafi die austretenden Kathoden- 
oder Anodengasstrome mehrerer Felder mit oder ohne Frisch- 

3 0 gasanreicherung vollstandig oder teilweise in weitere Felder 
geleitet werden. Dadurch k6nnen beispielsweise Felder auf 
niedrigerem Temperaturniveau mit ihrem austretenden feuchten 
Gasstrom Felder versorgen, die auf hoherem Temperaturniveau 
liegen und damit grdiierer Austrocknungsgef ahr ausgesetzt 

35 sind. 




Beziiglich der Kuhlmedienftthrung sieht Figur 1 lediglich einen 
Ausgangs- (8) und einen Eingangsport (7) fur alle Felder ei- 
ner Zelle vor. Um die Tetnperatur der einzelnen Felder genauer 
zu steuern, konnen aber auch Felder mit einem extra Ein- und 
5 Ausgangsports fur das Kuhlmedium versorgt werden (nicht dar- 
gestellt) . Dabei konnen analog zur Anode und Kathode die ein- 
und austretenden Kiihlmedienstrome der einzelnen Felder mit- 
einander kombiniert werden. Es konnen analog zu Anode und Ka- 
thode Kiihlmedienstrome bestimmter Felder entweder zusammenge- 
10 fuhrt oder geteilt und anschliefiend ganz oder teilweise in 
ein weiteres Feld eingeleitet werden. 

Sinnvoll ist beispielsweise der Betrieb zweier Felder mit se- 
paraten Kiihlmedienports, um dort die Zelle auf niedrigem Tern- 

15 peraturniveau zu halten. An diesen Stellen ware dann ein un- 
befeuchteter oder wenig befeuchteter Betrieb der Zelle mog- 
lich. In einem dritten Feld wurde dann das austretende und 
schon warme Kuhlmedium und der austretende Kathodengasstrom 
der beiden kalteren Felder verwendet. Dies hat den Vorteil, 

20 dafi im dritten Feld trotz hohere Zelltemperatur durch das 
teilweise abgereicherte aber schon befeuchtete Kathodengas 
der vorgeschalteten Felder die Austrocknungsgef ahr verringert 
wird. Das letztlich aus Feld drei austretende Kuhlmedium ist 

• dann deutlich heiJier als wenn alle drei Felder mit einem un- 
5 abhangigen Ktihlmedienstrom versorgt werden wiirden. Durch die 
hohere Kuhlmedientemperatur verringert sich dann die GroJie 
des Fahrzeugkuhlers bei gleicher iibertragener Warmeleistung. 

Die schematisch dargestellt Kanalstrukturen zwischen den Ein- 
30 und Ausgangsports stellen nur eine Moglichkeit der Kanal- 

strukturgestaltung dar. Grundsatzlich sind serpentinenf ormi- 
ge, parallele, verzweigte oder /und genoppte Strukturen denk- 
bar. 

35 Durch die erf indungsgemafie Aufteilung der Zelle in mehrere 

Felder kann die Feuchte und der Sauerstoff- bzw. Wasserstoff- 
gehalt der Kathoden- und Anodengase iiber die gesamte Zellfla- 
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che gleichmafiig verteilt werden. Damit kann ein Austrocknen 
vermindert bzw. beseitigt werden, Zusatzlich ist durch ge- 
zielte Gasbeimischung auch eine Beeinf lussung der Reaktions- 
verteilung in der Zelle moglich, so dass eine Entstehung von 

5 lokalen Hot Spots weitgehend vermieden werden kann. In einer 
erweiterten Ausfuhrung der Erfindung sind dazu die verschie- 
denen Felder jeweils mit Temperatursenoren ausgestattet . Da- 
mit kann die jeweilige Gaszusammensetzung und/oder der Ktthl- 
mittelfluB in Abhangigkeit von der jeweiligen Feldtemperatur 

0 auf die optimalen Betriebswerte eingestellt werden. 
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Patentanspruche 



1. Brennstof f zelle mit einer Membran-Elektroden-Anordnung 
(MEA) , anoden- und kathodenseitigen Bipolarplatten mit 
Fuhrungskanalen fur Reaktionsstof f e sowie Fuhrungskanal- 
strukturen fur ein Kiihlmedium, 

dadurch gekennzeichnet, 
10 dass die Verteilerstruktur der Fiihrungskanale (Flowfield) 

fiir die Reaktionsstof fe der Anode oder/und Kathode in min- 
destens zwei Felder (1, 2) aufgeteilt ist, wobei jedes 
Feld (1, 2) Eingangs- (3a, 4a; 5a, 6a) und Ausgangsports 
(3b, 4b; 5b, 6b) fur die Reaktionsstof fe aufweist. 

15 

2. Brennstof f zelle nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 
dass mindestens ein Ausgangsport (3b, 4b) eines Feldes 
(1) mit einem Eingangsport (5a, 6a) eines anderen Feldes 

20 (2) verbunden ist. 

3. Brennstof f zelle nach Anspruch 2, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass im Bereich der Verbindung von Ausgangsport (3b, 4b) 
25 des einen Feldes (1) und Eingangsport (5a, 6a) des ande- 

ren Feldes (2) eine Zuleitung (9, 10) zur Einleitung von 
Betriebsstof fen, bevorzugt von Reaktionsstof fen, vorhanden 
ist . 



30 




4. Brennstoff zelle nach Anspruch 1, 2 oder 3, 
dadurch gekennzeichnet, 
dass mindestens zwei Felder (1, 2) separate Ein- 
und Ausgangsports fur das Kuhlmedium aufweisen. 

5. Brennstoff zelle nach Anspruch 4, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass Mittel vorhanden sind, uber die der Flufi und/oder die 
Beschaf f enheit des Ktthlmediums fur mindestens zwei Felder 
(1, 2) separat einstellbar ist. 

6. Brennstoff zelle nach Anspruch 4 oder 5, 
dadurch gekennzeic hnet, 

dass mindestens ein Kiihlmedium-Ausgangsport eines Feldes 
mit einem Kuhlmedium-Eingangsport eines anderen Feldes 
verbunden ist. 

7. Brennstoff zelle nach einem der Anspruche 1 bis 6, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass Mittel vorhanden sind, uber die der Flufi und/oder die 
Zusammensetzung der Reaktionstof f e far mindestens zwei 
Felder (1, 2) separat einstellbar ist. 

8. Brennstoff zelle nach einem der Anspruche 1 bis 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass wenigstens eines der Felder, bevorzugt jedes der Fel 
der, einen Temperaturfuhler aufweist. 

9. Verfahren zum Betreiben einer Brennstoff zelle, die die 
Merkmale eines der Anspruche 1 bis 8 aufweist, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass der aus dem Ausgangsport (4b) der Kathodenstruktur 
eines oder mehrerer Felder (1) austretende teilverbrauchte 
Reaktionsstof f mit frischem Reaktionsstof f gemischt und 
der Kathodenstruktur eines oder mehrerer anderer Felder 
(2) uber entsprechende Eingangsports ( 6a) zugeftihrt wird. 
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10. Verfahren zum Betreiben einer Brennstof f zelle, die die 
Merkmale eines der Anspruche 1 bis 8 aufweist, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass der aus dem Ausgangsport (3b) der Anodenstruktur ei- 
nes oder mehrerer Felder austretende teilverbrauchte Re- 
aktionsstoff mit frischem Reaktionsstof f gemischt und der 
Anodenstruktur eines oder mehrerer anderer Felder (2) 
uber entsprechende Eingangsports (5a) zugefuhrt wird. 

11. Verfahren zum Betreiben einer Brennstof f zelle, die die 
Merkmale eines der Anspruche 4, 5 oder 6 aufweist, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass das aus einem oder mehreren Feldern austretende 
KUhlmedium mit frischem Kuhlmedium gemischt und iiber 
entsprechende Kuhlmedium-Eingangsports einem oder mehre- 
ren anderen Feldern zugefuhrt wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 11, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass mindestens zwei Felder (1, 2) mit unterschiedli- 
chen Kuhlmedien (z.B. Luft, Wasser) betrieben werden. 

13) Verfahren nach Anspruch 11 oder 12 

dadurch gekennzeichnet, 
dass fur mindestens zwei Felder (1, 2) Kuhlmedien mit 
unterschiedlicher Temperatur und/oder Strdmungsgeschwin- 
digkeit verwendet werden. 

14. Verfahren nach einem der Anspruche 9 bis 13, 
dadurch gekennzeichnet, 
dass fur mindestens zwei Felder (1, 2) Anoden- 
und/oder Kathoden-Reaktionsstof f e mit unterschiedlichen 
Eigenschaf ten (z.B. Zusammensetzung, Massestrom) verwen- 
det werden. 




15. Verfahren nach Anspruch 13 oder 14, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass die Temperatur jedes Feldes (1, 2) gemessen und zur 
Steuerung der Brennstof f zelle durch Veranderung von Zu 
sammensetzung und/oder FluiJ der Reaktionsstof f e, bzw. des 
Kuhlmediums verwendet wird! 

16. Verfahren zum Betreiben von mindestens zwei Stacks aus 
Brennstof fzellen, die die Merkmale eines der Anspriiche 1 
bis 8 aufweisen, 

dadurch gekennzeichnet, 
dass Reaktionsstof fe und/oder Kuhlmedium nacheinander 
uber Felder (1, 2) von Zellen verschiedener Stacks gelei- 
tet werden. 
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Figur 2 



P112856 




14 



Daimler Chrysler AG Dietrich 

16.07.2002 



Zus antmenf a s sung 

Brennstoff zelle mit interner Gasregulieruncr 

Die aktive Zellflache (Bipolarplatte) einer Brennstoff zelle 
ist in Felder (1, 2) unterteilt, wobei in jedem Feld minde- 
stens eine anoden- und kathodenseitige Gasverteilerstruktur 

5 vorliegt. Durch einen Eingangsport (3a/ 4a) tritt das frische 
Anodengas bzw. Kathodengas in ein erstes Feld (1) ein, wird 
dort durch den stattf indenden Brennstoff zellenprozeil teilwei- 
se abgereichert und wird in den Ausgangsport (3b, 4b) des 
Feldes (1) geleitet . Das abgereicherte Gas wird - u.U. nach 

0 Zumischung von Frischgas - in die Kanalstruktur des nachfol- 
genden Feldes (2) eingeleitet und wird dort durch den statt- 
findenden Brennstoff zellenprozefi wieder teilweise abgerei- 
chert. Eine erneute Frischgasanreicherung in oben beschriebe- 
ner Weise kann dann wieder far nachgeschaltete Felder indivi- 

5 duell erfolgen. 
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